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Pat ent ansprtiche 

1 . Brennstof f konzentrationserhohungsvorrichtung zur 
Erhohung der Konzentration (5) eines Brennstof - 
fes in einer MischTong aus einem Brennstoff und 
einer Tragerkomponente 

mit mindestens einer Brennstof fspeichervorrich- 
tung (1) in der der Brennstoff speicherbar ist, 

dadurch gekeimzeichnetj. dass 

mindestens eine Durchf lusseinrichtung (2) zumin- 
dest teilweise in der Brennstof fspeichervorrich- 
tung (1) angeordnet ist, zur Durchleitung der 
Mischung aus Brennstoff \md Tragerkomponente 
durch die Brennstof fspeichervorrichtung (1) / 

und dass mindestens eine der so angeordneten 
Durchf lusseinrichtungen (2) mindestens eine fiir 
den Brennstoff permeable oder semipermeable 
Membran enthalt oder daraus besteht. 

2. Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 
dadurch gekexuizelcbnet, dass 

die Vorrichtung an einer Brennstof fzelle ange- 
ordnet ist und/oder eine Brennstof faustauschver- 
bindung zum Austausch von der Mischung aus 
Brennstoff und Tragerkomponente mit ihr aufweist 
und/oder dass die Mischung aus Brennstoff xmd 
Tragerkomponente der Anode einer Brennstof fzelle 
zuleitbar ist. 



Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspnich, 
dadurch gBkeimzeichnet, das 3 

die Brennstof f zelle eine Direktmethanolbrenn- 
stoffzelle ist. 

Vorrichtimg nach einem der Anspruche 2 oder 3, 
dadurch gekennzeichnet, dass 

an der Kathode der Brennstof f zelle. produziertes- 
W'asser in die Miscliung aus Brennstof f und Tra- 
gerkomponente einkoppelbar ist. 

Vorrichtung nach einein der vorhergehenden An- 
spruche , 

dadurch g-ekexmzeichnetf dass 

an der Vorrichtung eine Heizvorrichtung angeord- 
net ist, zum Heizen von in der Brennstof f spei- 
chervorrichtiang (1) gespei chert em Brennstof f 
und/oder von der Mischung aus Brennstoff und 
Tragerkomponente und/oder dass die Vorrichtung 
theantiisch oder physikalisch mit einer Brenn- 
stoff zelle verbunden ist. 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spruche , 

dadurch g-ekennzeichnetf dass 

eine Warmeisoliening in die Brennstof fspeicher- 
vorrichtung (1) integriert oder an ihr angeord- 
net ist. 

Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 
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dadurch gekennzeichnet^ dass 

die Warmeisolierung Isoliermaterial enthalt oder 
daraus besteht und/oder dass die warmeisoliertmg 
Wande samt einem dazwischen liegenden Vakuum 
auf weist . 

8 . Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spruche , 

dadurch gekexmzeichnetr dass 

die Mischung aus Tragerkomponeiite 'und Brennstof f 
mehr-'als einmal durch die Durchf lusseinrichtung 
(2) durchleitbar ist zur mehrfachen Erhohung der 
Konzentration (5) des Brennstof fes in der Mi- 
schung. 

9. Vorrichtxing nach einem der vorhergehenden An- 
15 spruche, 

dadurch greJcennzeicixnet, dass 

die Brennstof fspeichervorrichtung (1) ein Be- 
haltnis und/oder einen Tank enthalt oder daraus 
besteht - 

F20 10. Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 

spriiche , 

dadurch gekeimzeichnet, dass 

die Brennstof fspeichervorrichtung (1) Brennstof f 
in reiner oder in konzentrierter Form enthalt. 

25 11. Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 



dadurch gekexmzeichnet, dass 
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die Brennstof f speichervorrichtiing (1) Brennstoff 
in einer Tragerkomponente enthalt, wobei der 
Brennstoff in 50 bis 100 prozentiger, bevorzugt 
in 75 bis 100 prozentiger Konzentration vor- 
liegt . 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spruche , 

dadurch gekeimzeichnGt, dass 

in der Brennstof fspeichervorrichtung (1) .mindes- 
tehs eine S tut z vorrichtung und/odef Stabilisie- 
r\ingsvorricht\ing angeordnet ist. 

Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 

dadurch g-ekeimzeichnet, dasB 

Ttiindestens eine der angeordneten Stutz- oder 
Stabilisierungsvorrichtungen Schaumstoff enthalt 
Oder daraus besteht. 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche , 

dadurch gekeimzeichnet, dass 

die Membran ein Perf luorsulf onsau- 
re/Polytetraf luorethan Kopolymer in saurer (H*) 
Form enthalt oder daraus besteht. 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spruche , 

dadurch gekeimzeichnet, dass 

die Durchf lussrate fur die Mischung aus Trager- 
komponente und Brennstoff durch die Durchf luss- 
einrichtxing (2) eine Grofienordniong im Bereich 



von 0,1 ml/tnin bis 1000 na/min, bevorzugt 
1 ml/min bis 100 ml/min, aufweist. 

Vorrichtiing nach einem der vorliergehenden An- 
spriiche t 

daduxch g-ekennzeichnetr das 8 

sine Stutzvorrichtung an oder urn die Durchf luss 
einrichtung (2) angeordnet ist, zur Erreichung 
einer beliebigen raumlichen Orientiening der 
Durchf lusseinri'chtung (2) . 

Vorrichfcung nach.detn vorhergehenden Ansprueh, 
dadurch greJceimzeicJmet, dass 

die Stilt zvorrichtung Schaumstof f enthalt oder 
daraus besteht. 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
sprxiche , 

dadurch gekexmzeichnetf dass 

die Durchf lusseinrichfung (2) mindestens einen 
Kanal enthalt oder daraus besteht. 

Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 

dadurch gekeimzeichnetr dass 

der Kanal einen kreisformigen Querschnitt auf- 
weist . 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spruche , 



dadurch greJcennzeichnet, dass 



in der Durchf lusseinrichtxmg (2) mindestens ein 
Filter angeordnet ist. 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
sparuche , 

dadurch gekeimzeichnet, dass 

die Tragerkomponente \and/oder der Brennstoff ei- 
ne Flfissigkeit enthalt oder daraus besteht. 

Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An-, 
spruche, 

■> 

dadurch gekeimzeichnet, da,ss 

die Tragerkomponente Wasser, Wasserdatnpf 
und/oder eine Mischung hiervon mit weiteren 
Stoffen enthalt oder daraus besteht. 

Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 

dadurch gekeimzeichnet^ dass 

die Tragerkomponente des weiteren eine Saux-e, 
bevorzugt Schwef elsaure, enthalt. 

.Vorrichtung nach einem der vorhergehenden An- 
spriiche , 

dadurch gekeimzeichnet, daaa 

der Brennstoff einen Alkohol enthalt oder daraus 
besteht . 

Vorrichtung nach dem vorhergehenden Anspruch, 
dadurch gekeimzeichnet ^ daaa 

der Brennstoff Methanol und/oder Ethanol enthalt 
Oder daraus besteht. 



Brennstof fkonzentrationserhohungsverf ahren zur 
Erhohung der Konzentration eines Brennstof fes in 
einer Misch-ung aus einem Brennstof f und einer 
Tragerkomponente , 

dadurch gekexmzeichnet , da,33 

die Mischiang aus Brennstof f iind Tragerkomponente 
durch mindestens *eine mindestens eine fur den 
BrenJistoff permeable oder semipermeable Membran 
enthaltende oder aus ihr be'stehende Durchf luss- 
einrichtung (2) hindurchgeleifet wird, wobei die' 
Durchf lusseinriehtung (2) durch ^in mit Brenn«r . 
St off gefiilltes Volumen hindurchgefuhrt wird. 

Verf ahren nach dem vorhergehenden Anspruch, 

da.durch gBkQimzBichnet , dass 

eine Vorrichtung nach einem der Anspruche 1 bis 
25 verwendet wird. 

Verf ahren nach einem der Anspruche 26 oder 21, 
da^durch gekeimzeichnetf dass 

die Mischung aus Brennstoff und Tragerkomponente 
mehr als einmal durch die Durchf lusseinriehtung 
(2) hindurchgeleitet wird, zur mehrfachen Erho- 
hung der Konzentration des Brennstof fes in der 
Mischung. 

VerfeJiren nach einem der Anspruche 26 bis 28, 
dadurch gekennzexcbnet, dass 

die Mischung aus Brennstoff und Tragerkomponente 
nach der Erhohxing der Konzentration der Anode 
einer Brennstof fzelle zugeleitet wird. 
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Verfahren nach einem der Anspruche 26 bis 29, 
dadurch gekennzeichnet, daas 

an der Kathode einer Breimstof f zelle produzier- 
tes Wasser in die Mischung aus Brennstoff und 
TragerkoTTiponente eingeleitet wird. 

Verfahren nach einem der AnsprCiche 26 bis 3 0^ 

dadurch geJcennzeichnet, dass 

der Brennstoff lind/oder die Mischung aus .Brenn- 
stoff und Tragerkpmponente und/oder die Trager- 
komponente geheizt werden. 

Verfahren nach einem der Anspruche 26 bis 31, 
dadurch geJceim^eicimet, dass 

die Mischung aus Tragerkomponente und Brennstoff 
vor und/oder nach dem Durchleiten durch die 
Durchf lusseinrichtung (2) gefiltert wird. 

Verwendung einer Vorrichtung oder .eines Ver-fah- 
rens nach einem der vorhergehenden Ansparuche zur 
Modif izierung des Brennstoff zufuhrstroms der 
Anode einer Brennstoff zelle. 

Verwendung nach dem vorhergehenden Anspruch. im 
Bereich von Direktmethanolbrennstof f zellen. 



FRAUNHOFER-GESELLSCHAFT. . .e,V. 
039P 1254 



Vorrichtung und Verf ahren zur Erhohung der Brenn- 
stoff konzentration in einem der Anode einer Brenn- 
stoff zelle zugefCihrten, einen Brennstoff enthaltenden 

Plus 3 igkei t sst r om 

Die vorliegende Erfindung bezieht sich. im Bereich der 
Brennstoff zellentechnologie auf eine Vorrichtung und 
eine Methode fur die Zufuhr eines verdunnten Brenn- 
stoff es zur Anode einer Brennstoff zelle . Brennstoff - 
zellen sind Vorrichtungen, in welchen eine elektro- 
chemische Reaktion verwendet wird, um elektrischie E- 
nergie zu gewinnen. Den Brennstoff zellen wurde in den 
letzten Dekaden viel Aufmerksamkeit gewidmet. Dies 
liegt an ihrer potentiellen hohen Energiedichte und 
in der insgesamt gesehenen Reduktion von Abgasen bzw. 
Abf allprodukten im Vergleich zu den gegenwartigen E- 
nergieerzeugungssystemen. Aufgrund ihrer modularen 
Natur kann die gesamte Bandbreite der Energieerzeu- 
gung durch sie abgedeckt werden, von der Energieer- 



zeugung fiir kleine tragbare Anwendumgen bis hin zu 
grofien Energieerzeugungsanlagen. Abhangig von der An- - 
wendung und von den Material ien, die als Komponenten 
der Brennstof f zelle verwendet werden, kann eine Viel- 
zahl von Stoffen als Brennstoff fur die Zelle verwen- 
det werden, Aufgorund ihrer hohen Energiedichte sind 
organische Materialien wie Methanol oder Formaldehyd 
attraktive Kandidaten als Brennstoff. 

Eine Brennstof f zelle wandelt chemische Energie in 
elektrische Energie um mit Hilfe von zwei elektroche- 
mischen Reaktionen, die getrennt voneinander in durch 
einen elektrolytischen lonenleiter voneinande^ ge-- 
trennten Reaktionsraumen ablaufen. In einer wasser- 
stof fbetriebenen Polymerelektrolytmembranbrennstof f - 
zelle (Polymer Electrolyte Membrane Fuel Cell, PEMFC) 
wird Wasserstof f an der Anode zu Protonen oxidiert . 
Die Protonen wandern durch die elektrolytische Memb- 
ran zur Kathode, wahrend die Elektronen aufgrund der 
elektrischen Isolierungseigenschaf ten der Membran zu- 
riickbleiben bzw. in einen auSeren elektrischen Strom- 
kreis gezwungen werden. An der Kathode wird Sauer- 
stoff mit Hilfe von Elektronen xind Protonen zu Wasser 
reduziert^ welches das einzige Emissionsprodukt der 
wasserstof fbetriebenen PEMFC ist. 

Bs wird angestrebt, dass in kleinen elektrischen Ge- 
raten die Brennstof fzell en die heute vearwendeten/ 
wiederauf ladbaren Batter ien ersetzen. Im Bereicln der 
tragbaren elektronischen Applikationen wie beispiels- 
weise bei tragbaren Computem ist eine Energieversor- 
gungsvorrichtung mit hoher Energiedichte, wie sie ei- 
ne Brennstof f zelle darstellt, hochgradig erwunscht, 
da dieser Bereich gewohnlich unter einer nicht aus- 
reichenden Laufzeit je Batterieladiing leidet . Mogli- 
che Ausgestaltungen von Brennstof fzell en fur tragbare 



CoTTiputersysteme sind die Polymerelektrolytmembran- 
brennstof f zelle (PEMFC) und die Direktmethanolbrenn- 
stof fzelle (DMFC) . Die PEMFC wird mit Wasserstof f be- 
trieben und weist hohe Energiedichten auf , leidet je-- 
doch an verschiedenen Nachteilen wie unbef riedigender 
Brennstof fspeichening und zu beachtenden Sicherheits- 
aspekten, wie nicht zuf riedenstellend gelostem Warme- 
und Wassermanagement sowie daran, passende Materia- 
lien zur Verwendung in Wasserstof fumgebiing zu finden. 
Die DMFC hat demgegeniiber eine geringere Energiedich- 
te aufgriind von Problemen mit der Reaktionskinet ik 
und dem Ubersprechen von Brennstof f, d.h. dem Uber- 
gang von Methanol durch die elektrolytische Membran. 
Der Hauptvorteil der DMFC sind die einfache Speiche- 
irung von Brennstof f tnit hoher Energiedichte (Metha- 
nol) und die Einfachheit des gesamten Systemauf baus . 
In der DMFC ist die elektrochemische Reaktion an der 
Anode die Umwandlung von Methanol und Wasser zu Koh- 
lendioxid (CO2) , Wasserstof fionen (H*^) und Elektronen 
(e") . Die Wasserstof fionen flieSen durch eine Poly- 
mer- bzw- Kunststoff membran als Elektrolyt zur Katho- 
de, wahrend die freien Elektronen durch einen 
Verbraucher, der normalerweise zwischen die Anode und 
die Kathode geschaltet ist, flieSen. An der Kathode 
reagiert Sauerstoff mit Wasserstof fionen und freien 
Elektronen zu Wasser. Somit besteht der AusstoS einer 
DMFC lediglich in Kohlendioxid und Wasser. Eine sol- 
che Direktmethanolbrennstof fzelle wird beispielsweise 
in der Patentschrif t US 5,599,638 beschrieben. 

In den letzten Jahren wurden verschiedene Prototypen 
von Brennstof fzellensystemen fur tragbare Anwendungen 
prasentiert. Es ist jedoch weitere Entwicklungsarbeit 
notwendig, um sie mit Batterien oder anderen Vorrich- 
tungen zur Erzeugung vergleichsweise geringer Ener- 
giemengen vergleichbar zu machen. Um die hohe poten- 



tielle Energiedichte verwertbar zu machen, ist ein 
besseres Speicher- und Zufuhrsystem (zur Zufiihxung 
des Brennstoffes zur Anode) notwendig. Momentan liegt 
der Fokus der Entwicklung hierbei mehr auf der Sys- 
temseite, d.h. beispielsweise darin, passende Bau- 
iind Bestandteile auszuwahlen und Kontrollroutinen zu 
entwickeln, die einen stabilen Betrieb ermoglichen. 

Vorrichtungen zur Anderung der Konzentration ein.es 
fiir eine Brennstof f zelle gedachterx Brennstoffes in 
einer Mischung aus Tragerkomponente und Brennstof f 
sind bereits Stand der Technik. Die Patentschrif t 
WO 02/14212 Al beschreibt eine Methode, um einen 
Brennstoff mit Wasser zu vermischen, eine zugehorige 
Vorrichtung \ind die Verwendung beider: Um eine lei- 
stungsbasierte Regelung einer Brennstof f zelle sicher- 
zustellen, ist die Verwendung von Brennstof fmischun- 
gen mit einer definierten Flussrate notwendig. Um ei- 
ne solche Mischung zu produzieren, wird nach dieser 
Patentschrif t Wasser durch einen Hohlkorper gepumpt, 
der, zumindest in verschiedenen Sektionen, eine Wand, 
die aus porosem Material besteht, aufweist, wobei 
Brennstoff in einem Bereich auf der anderen Seite der 
porosen Wand mit einer definierten Flussrate gepumpt 
wird. In Folge der Druckdif f erenz dringt der Brenn- 
stoff uber die gesamte Oberf lache der porosen Wand 
durch diese hindurch, was zur Her st el lung einer homo- 
genen Mischung fuhrt. In der zugeh6rigen Vorrichtting 
(10, 20) haben zumindest verschiedene Sektionen des 
HohlkSrpers (1, 21) por6se Wande {2, 22) . Eine Vor- 
richtung dieses Typs wird bevorzugt in Direktmetha- 
nolbrennstof f zellen DMPC eingesetzt, bei denen die 
Betriebstemperatur und der Betriebsdruck vorher fest- 
gelegt werden konnen. 

Die US 3,833,016 beschreibt eine Vorrichtung zur pra- 



zise kontrollierbaren Verdunniong von Gasproben. Kon- 
zentrierte Gasproben, beispielsweise Abgasprbben, 
werden mit hoher Genauigkeit verdunnt, indem eine 
kontrollierte Diffusion durch eine permeable Membran, 
beispielsweise aus Teflon, stattf indet . Die Metnbran 
teilt ein zylindrisch ausgef uhrtes Gehause in zwei 
Teile, indem sie senkrecht zur Zylinderachse in das 
Gehause eingefuhrt wird. In jedem der beiden Teile 
ist ein kelchf drmiger Kern eingebracht, der, da seine 
Endwand einen Abstand von der Membran aufweist, eine 
quer zur Zylinderachse verlaufende Gasdurchf lusspas- . 
sage auf gegenuberliegenden Seiten der Membran bildet- 
und damit ein Vorbeistromen des Gases an der Membran 
ermoglicht. Auch die Seitenwande des kelchf ormigen 
Kerns weisen einen Abstand vom zylinderf ormigen Ge- 
hause auf und bilden somit eine Langsf lusspassage fiir 
das Gas, welche einen ringf ormigen Querschnitt auf- 
weist. Gasproben werden uber jede Langsf lusspassage 
zugeleitet und uber jede Querpassage mit Hilfe einer 
Leitung, die sich durch die Endwand des jeweiligen 
Kerns erstreckt, weggeleitet. Auf der Seitenwand des 
Gehauses sind elektrische Heizelemente angebracht; 
diese werden mit Hilfe von Temper atur sensor en, die in 
der quer zur Zylinderachse laufenden Gaspassage be- 
nachbart zur permeablen Membran angebracht sind, ge- 
regelt. Das gesamte Gehause ist von Isoliermaterial 
umgeben, so dass eine pr&zise Kontrolle der Tempera- 
tur im Gehause mdglich ist. Im Gegensatz zur vorlie- 
genden Erf indung wird die Membran somit als Wand in 
einer Vorbeif lusseinrichtung genutzt, in der beider- 
seits der Membran Gasstrome vorbeigeleitet werden. 
Die Membran dient zur Verdiinnung eines Gasstromes, 
nicht zur Erhohung der Konzentration eines flussigen 
Brennstoffes in einer Mischxmg aus Brennstof f und 
Tragerkomponente . Beide Seiten der Membran sind 
druckbeauf schlagt . 
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Die Patentschrift US 0,127,141 Al zeigt einen Brenn- 
stoff container mit tnehreren Wanden sowie ein Zufuhr- 
system. Die Druckschrift offenbart einen Brennstoff- 
container und eine Zufiihreinrichtimg, welche mit ei- 
ner Direktmethanolbrennstof f zelle eingesetzt werden 
konnen. Der Container iind die Zufuhreinrichtung ver- 
wendet Brennstoff , der, in einer bevorzugten Ausfiih- 
rungsform, in Form von entweder reinem Methanol oder 
einer wassrigen Methanol/Wasser-Mischung zur Brenn- 
stoff zelle gef^ihrt wird. Bevor der Brennstoff aus der 
Brennstoff zelle gefuhrt wird, wird eine Brennstoff 
enthaltende Substanz mit Zusatzen vermischt. Die 
Brennstoff enthaltende Substanz ist in einem inneren 
Tank untergebracht , welcher liber einen auSeren Con- 
tainer verfugt, Eine Mischkammer, die durch den Raum 
zwischen dem aiifieren Container und einer flexiblen 
Blase definiert ist, wird mit den Zusatzen so ge- 
fullt, dass beim Bruch der gesamten Zufuhreinrichtung 
die den Brennstoff enthaltende Substanz mit den Zu- 
satzen vermischt wird. In einer Aus fuhrungs form der 
Erfindung ist der innere Tank eine flexible Blase. Es 
ist eine Bruchvorrichtung auf einer Nadel offenbart/ 
welche den Brennstoff in reiner Form herauszieht und 
die flexible Blase aufreiSt, so dass der gesamte noch 
ubrig gebliebene Brennstoff mit den Zusatzen ver- 
mischt wird, wenn es notwendig ist, uber den Contai- 
ner zu verfugen oder ihn emeut auf zufiillen. 

Das deutsche Patent DE 35 08 153 offenbart ein Brenn- 
stoff zellensystem, in dem eine Methanol/Wasser- 
Mischung mit Hilfe eines Tanks zugefuhrt wird. Um ei- 
ne vorherbestimmte Methanolkonzentration einzustel- 
len, wird eine bestimmte Methanolmenge zusatzlich mit 
Hilfe eines Regelelementes zugesetzt. 



In einer Direktmethanolbrennstof f zelle DMFC wird der 
Wasserstoff des Methanols und des Wassers gemaS der 
f olgenden Reaktionsgleichiing verwendet : 

CH3OH + H2O -> CO2 + 6H* + 6e" 

Somit ist es notwendig, der Anode eine Mischimg aus 
Methanol und Wasser zuzufiihren, idealerweise in einem 
molaren Verhaltnis von 1:1. Eines der grofiten Proble- 
me bei der DMFC ist das Ubersprechen des Methanols 
durch die Membran bzw. den Elektrolyten. Der Proto- 
nentransport (Wasserstoff ionen) in der Polymer- bzw.. 
Kxmsts toff membran bzw. dem Elektrolyten wird von Was- 
ser gefolgt. In einer PEMFC schleppt jedes Proton et- 
wa zwei bis drei Wassermolekule von der Anode zur Ka- 
thode nach. Durch die physikalische Ahnlichkeit zwi- 
schen Methanol und Wasser (z. B. GroJSe des Molekuls, 
Dipolmoment) , treten in einer DMPC beide Flussigkei- 
ten durch den Elektrolyten von der Anode zur Kathode 
uber. Dies f^ihrt zu einem Mischpotential an der Ka- 
thode und zu einer insgesamt niedrigeren Zellspan- 
nung. Um diese Verluste zu minimieren, liegt das 
heutzutage ublicherweise verwendete volumetrische Mi- 
s Chungs verhaltnis zwischen Methanol und Wasser z:wi- 
schen 1:20 und 1:10 (Vol /Vol ) . 

Betrachtet man die Gesamtreaktionsgleichung einer Di- 
rektmethanolbrennstof f zelle, so sieht man, dass wah- 
rend des Betriebs Wasser produziert wird: 

CH3OH + 3/2 O2 -> 2H2O + CO2 

Dies bedeutet, dass kein Wasser nachgefullt werden 
muss. Es ist somit ausreichend, wenn Methanol dem 
System in der gewQnschten Menge zugef^irt wird. Heut- 
zutage wird dies entweder durchgefuhrt , indem (1) ein 
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bereits verdunnter Brennstof f gespeichert wird oder 
indem (2) zwei Tanks verwendet warden, einer ffir Was- 
ser xind einer fQr konzentriertes Methanol. Eine Spei- 
cherung von konzentriertem Methanol wie in (2) ist 
aufgrund der viel hoheren Energiedichte vorzuziehen. 
(2) bedingt jedoch auch ein konrplizierteres ZufvQir- 
und Mischsystem. Jeder Tank benotigt eine Putnpe fur 
die Zufuhrkontrolle und die Tanks mussen mit einem 
Brennstof fkonzentrationssensor und einem Mischtank 
kombiniert warden, urn den Zufluss von verdunntem 
Brennstof f zuf Brennstof fzelle sicherzustellen . Somit 
ist durch Speicheriing von konzentriertem Methanol ein 
hoher Gewinn an Energiedichte zu verzeichnan, aber 
dieser wird mit einem komplexeren System erkauft. Um 
den Betrieb tatsachlich zu optimieren, ist es notwen- 
dig, die Methanolkonzentration der variierenden Last 
anzugleichen, indem lediglich die an der Anode ver- 
brauchte Menge an Methanol zugesetzt wird. Dies zeigt 
die US-Patentschrift US 0,086,193 Al (Vorrichtiing und 
Methode fir eine sensorlose Optimieirung der Methanol- 
konzentration in einer Direktmethanolbrennstof fzel- 
le) . Die Patentschrift zeigt eine Vorrichtung und Me- 
thoden, um die Methanolkonzentration in einer Direkt- 
methanolbrennstof fzelle zu regeln, ohne dass ein Me- 
thanolsensor benotigt wird. Dies geschieht, indem ei- 
ne Oder mehrere Betriebsparameter der Brennstof fzel- 
le, wie beispielsweise die Potentialdif f erenz am 
Verbraucher, das Potential des offenen Kreislaufes, 
das Potential an der Anode nahe am Ende der Brenn- 
stof fzufuhrvorrichtung Oder der Kurzschlussstrom der 
Brennstof fzelle genutzt werden, um die Methanolkon- 
zentration aktiv zu regeln. 

Wie bereits beschrieben ist es erwunscht, Direktalko- 
holbrennstof f zellen bzw. Direktmethanolbrennstof fzel - 
len verdunnten Brennstof f zuzufuhren, also eine Mi- 



schung aus Wasser und Brennstoff /Methanol . Dies er- 
hoht die mit der Zelle gewinnbare Energie, da die 
Spanniingsverluste aufgrund des Ubersprechens des Me- 
thanols abnehmen. Die Verdunnung des Methanols bringt 
jedoch andere Nachteile mit sich: 

• Die Konstruktion eines Brennstoff zellensystems 
wird komplizierter und teurer aufgrund von 
Strukturen und Prozessen, die benotigt werden, 
urn das Wasser zu speichem und handzxihaben . 

• Die Energie pro Volumeneinheit des Brennstoff- 
zellensystems, diese ist ein kritischer Faktor 
in Bezug auf die potent iellen, kommerziellen An- 
wendungen der Brennstoff zelle, wird reduziert. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es, eine ein- 
fach aufgebaute und einfach zu betreibende, im Durch- 
flussverfahren arbeitende Vorrichtiing zur Anderung 
bzw. Erhohung der Konzentration eines Brennstoff es 
fur eine Brennstoff zelle in einer Mischung aus Tra- 
gerkomponente und Brennstoff zur Verfiigung zu stel- 
len. Die Mischiing aus Tragerkomponente und Brennstoff 
wird der Anode der Brennstoff zelle zugefiihrt. 

Diese Aufgabe wird durch die Vorrichtung gemaS Pa- 
tent anspruch 1 und ein Verfahren gemaS Patentanspruch 
26 gelost. Vorteilhafte Weiterbildungen der erfin- 
dxingsgemaSen Vorrichtung sowie der beschriebenen Ver- 
fahren und Verwendungen werden in den jeweiligen ab- 
hangigen Anspruchen beschrieben. 

Eine erf indungsgemaSe Brennstof f konzentrationserho- 
hungsvorrichtung zur Erhohimg der Konzentration eines 
Brennstoffes in einer Mischung aus einer Tragerkompo- 
nente und dem Brennstoff, ,wobei die Mischung bei- 
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spielsweise in einer Brennstof f zelle verwendet v/ird, 
weist die folgenden Bestandteile auf : In einer Brenn- 
stof fspeichervorrichtung^ beispielsweise einem Tank, 
ist mindestens eine Durchf lusseinrichtung angeordnet, 
mit Hilfe derer die Mischiing aus Tragerkomponente und 
Brennstoff durch die Brennstof fspeichearvorrichtung 
hindurchgeleitet wird. Entscheidend ist mm, dass die 
Durchf lusseinrichtung als fur den Brennstoff permeab- 
le Oder semipermeable Membran mit den entsprechenden 
Transporteigenschaften ausgefuhrt ist, oder dass die 
Durchf lusseinrichtung eine solche Membran aufweist. 
Mit Hilfe dieser Membran wird der in der Brennstoff- 
speichervorrichtung befindliche, vorteilhaf terweise 
konzentrierte Brennstoff der Mischung aus Tragerkom- 
ponente und Brennstoff zugesetzt, indem die Mischung 
aus Tragerkomponente lond Brennstoff durch die Du.rch- 
flusseinrichtung hindurchgeleitet wird und indem die 
Diffusionseigenschaften der Membran in Bezug auf den 
Brennstoff genutzt werden. Der in der Brennstof fspei- 
cheirvorrichtung gespeicherte Brennstoff dif fundiert 
somit durch die als Membran ausgefiihrte Durchfluss- 
einrichtung bzw. den Membranteil der Durchf lussein- 
richtung, es kann sich bei der Durchf lusseinrichtung 
beispielsweise vorteilhaf teanveise urn einen Kanal bei 
der Durchf lusseinrichtung mit kreisf onnigem Quer- 
schnitt handeln, wodurch die Konzentration des Brenn- 
stof fes im Anodenzufuhr Strom bzw. in der Mischiing aus 
Tragerkomponente und Brennstoff auf seinem Weg durch 
die Durchf lusseinrichtung erhoht wird. Die Grundlage 
der Erfindung ist es somit, die vorteilhaf ten Trans- 
porteigenschaften von Substanzen in fur den Brenn- 
stoff permeablen oder semipermeablen Membranen auszu- 
nutzen, indem diese in dem Speicher- und Zufuhrsystem 
von Direktmethanolbrennstoff zellen eingesetzt werden. 
Indem der verdunnte Anodenzufuhrstrom an Brennstoff 
durch eine solche in einem Brennstof f tank eingebrach- 
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te Meinbran-Durchflusseinrichtung geleitet wird, kann 
somit Brennstoff (Alkohol) passiv zum Anodenzufuhr- 
strom hinzugesetzt werden. 

In einer ersten vorteilhaf ten Ausgestaltungsf orm ist 
die erfindungsgemafie Vorrichtung so ausgefuhrt, dass 
die Durchf lusseinrichtung ein mehrfaches Durchleiten 
des Brennstof f-Tragerkomponentengemisches ermoglicht, 
so dass die Konzentration des Brennstoffes im Gemisch 
mehrfach erhoht wird. Dies kann vorteilhaf terweise 
mit Hilfe einer Durchf lussschleife , die beispielswei- 
se in Form einer Spirale ausgefuhrt sein kann, reali- 
siert werden. In einer weiteren vorteilhaf ten Ausges- 
taltungsf orm werden mehrere Durchf lusseinrichtiingen 
bzw. mehrere Kanale durch die Brennstof fspeichervor- 
richtung bzw, den Brennstof f tank geleitet. Die ein- 
zelnen Durchf lusseinrichtungen konnen hierbei belie- 
bige Formen und GroSen aufweisen und in Bezug auf den 
Brennstoff tank beliebig orientiert sein. Es versteht 
sich von selbst, dass dies auch bei Vorhandensein le- 
diglich einer Durchf lusseinrichtxing gilt. In einer 
weiteren Ausfuhrungsform der erf indungsgemafien Vor- 
richtung wird das an der Kathode der Brennstof fzielle 
produzierte Wasser wiederverwendet , indem es dem Ano- 
denzufuhrstrom zugesetzt wird/ In einer weiteren vor- 
teilhaften Ausgestaltungsf orm ist der Brennstof f tank 
der erfindungsgemaSen Vorrichtungen mit Komponenten, 
Stabilisierungs- oder S tut z vorrichtungen, beispiels- 
weise aus Schaumstoff oder anderen Material ien, ver- 
sehen, urn einen Betrieb unabhangig von der raumlichen 
Orientierung bzw. eine raumlich unabhangige Arbeits- 
weise zu erreichen. In einer weiteren vorteilhaf ten 
Ausfuhrungsform ist der Schaumstoff bzw. ein anderes 
StGtzmaterial so urn eine fur den Brennstoff permeable 
bzw. semipermeable Membran-Durchf lusseinrichtung an- 
geordnet, dass die Vorrichtung unabhangig von ihrer 
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physikalischen Orient ierung betrieben warden kann. In 
einer weiteren vorteilhaf ten Ausgestaltungsform wird 
mindestens ein Filter im Brennstof f tank und/oder im 
Einfluss- und/oder Ausf lussbereich der Durchf lussein- 
richtungen eingesetzt. In einer weiteren vorteilhaf - 
ten Ausgestaltiangsforra ist die Vorrichtung mit einer 
Warmeisolation und/oder einer Heizung fur den Brenn- 
stof f tank versehen. In einer weiteren vorteilhaf ten 
Ausgestaltungsform ist die Vorrichtung thermischi oder 
physikalisch mit der Brennstof fzelle verbunden. Es 
versteht sich von selbst, dass die erf indungsgemaSe 
Vorrichtung auch mit anderen Tragerkomponenten als 
Wasser, mit mehr oder weniger konzentriertem Brenn- 
stof f im Brennstof f tank, mit Anodenzufuhrstromen be- 
liebiger Art und Flussgeschwindigkeit , mit fur den 
Brennstof f permeablen oder semipermeablen Membranen 
aus beliebigen Materialien und/oder neben dem bereits 
erwahnten Methanol mit den verschiedensten Brennstof - 
fen wie beispielsweise Ethanol betrieben oder verwen- 
det werden kann. 

Gegenuber dem Stand der Technik weist die vorstehend 
beschriebene Brennstof fkonzentrat ionserhohungsvor- 
richtung eine Reihe von Vorteilen auf : 

• Mit Hilfe der Vorrichtung ist es moglich, Metha- 
nol in konzentrierter Fonn zu speichem, ohne 
das System zur Brennstof fzufuhr durch die Ver- 
wendung mehrerer Pumpen kompliziert zu gestal- 
ten. Dies reduziert das vom System benotigte Vo- 
lumen und erhoht somit die Energiedichte des 
Systems, Das Brennstof fzufiihr system von flussig- 
keitsbetriebenen Direktalkoholbrennstof f zellen 
wird somit einfacher, da fur die Versorgung der 
Anode nur eine einzige Pumpe benotigt wird. Das 
Brennstof fzellensystem wird somit kompakter. 
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einfacher in seinem Aufbau und auch preiswerter. 

• Mit der vorgestellten erf indungsgemafien Vorrich- 
tung ist es moglich. Methanol auf einfache Art 
iind Weise passiv zum Anodenzufuhrstrom des 
Brennstof f -Wassergemisches hinzuzuf ugen . 

• Es warden weniger Energie verbrauchende Bestand- 
teile im System benotigt. 

Erf indungsgemaSe Vorrichtungen zur Erhohung der Kon- 
zentration eines Brennstoffes fur eine Brennstof f zel- 
le konnen, wie in einem der nachf olgenden Beispiele 
beschrieben, ausgefuhrt sein oder verwendet warden. 
Die zu den Beispielen gahorandan, im folganden ba- 
schriebenen Piguren weisen fur dieselben oder ent- 
sprechende Bestandteile bzw. Bauteile der Vorrichtung 
entsprechende Bezugszeichen auf. 

Figur 1 zeigt schematisch einen einen Brenn- 

stoff enthaltenden Tank, durch den ein 
Kanal aus einer fur den Brennstof f 
permeablen Membran f uhrt . 

Figur 2 skizziert die Erhohving der Konzentra- 

tion des Brennstoffes in der in Figur 
1 gezeigten Vorrichtung. 

Figur 1 zeigt in dreidimensionalar Ansicht einen qua- 
derformigen Tank 1, der mit konzentriertem Methanol 
gefiillt ist. Durch die linke Wand lA des Tanks 1 ist 
ein Durchflusskanal 2 mit kreisf ormigem Querschnitt 
in den Tank 1 hineingef iihrt - Die Wande des Durch- 
flusskanals bestehen aus einer Membran aus DuPont™ 
Nafion , einem Perf luorsulf onsSure/Polytetra- 
fluorethan Kopolymer in saurer (H*) Form. Die Zylin- 
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derachse des zylinderf ormigen Durchf lusskanals 2 
steht hierbei senkrecht auf der Wand lA \xnd senkrecht 
auf der rechten Wand IB des Tanks 1, wobei durch 
. letztere der Durchf lusskanal 2 wieder aus dem Tank 1 
hinausgefiihrt ist. Von links wird in den Durchf luss- 
kanal 2 eine Mischung aus Methanol und Wasser einge- 
leitet 3 , AnschlieJSend wird die Mischung nach Durch- 
f liefien des im Tank 1 gelegenen Abschnittes des 
Durchflusskanals 2 rechts aus dem Durchf lusskanal 2 
wieder ausgeleitet 4, Die Wande des Durchflusskanals 
2 bestehen aus einer fur Methanol permeablen Membran. 
Der Quader stellt somit einen Methanol speichertank 1 
dar, der mit konzentriertem Methanol gefiillt ist. Im 
Kanal 2 wird der Anodenzuf uhrstrom, eine Mischung aus 
Methanol und Wasser, geleitet . Die Wande aus einer 
fur Methanol permeablen Membran erlauben es, dass Me- 
thanol vom Methanolspeichertank 1 in den Kanal 2 und 
somit in die Mischung aus Wasser xind Methanol hinein- 
diffundiert. Die Methanolkonzentration im Anodenzu- 
fuhrstrom wird hierdurch solange erhoht, wie der Zu- 
fuhrstrom durch den Methanoltank 1 fliefit. Bei diesem 
Aufbau des Systems ist keine zweite Pumpe notwendig, 
es kann konzentriertes Methanol gespeichert werden, 
wahrend zur selben Zeit der Anodenzufuhrstrom eine 
niedrigere Methanolkonzentration aufweist. 

Figur 2 zeigt die Erhohiing der Methanolkonzentration 
wahrend des Durchflusses einer Mischung aus Methanol 
und Wasser durch einen Kanal 2 mit kreisf ormigem 
Querschnitt. Die Figur zeigt in zweidimensionaler 
Darstellung einen Tank 1, in dreidimensionaler Andeu- 
txmg den durch die linke Wand lA und die rechte Wand 
IB des Tanks 1 fuhrenden Kanal 2, sowie die Einlei- 
tung 3 einer Mischung von Methanol und Wasser mit ei- 
ner geringen Methanolanf angskonzentration von links 
in den Kanal 2 xmd die Ausleitung 4 der Mischung aus 
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Methanol und Wasser mit erhohter Me thanolkonzent rati- 
on von rechts aus dem Kanal 2. Die Erh6hung der Me- 
thanolkonzentration 5 ist durch eine von links nach 
rechts zunehmende Gr aus chat tieriing des Kanalinneren 
skizziert. Die Diffusion von Methanol aus dem Tank in 
den Kanal ist durch Pfeile 6 gekennzeichnet . Pigur 2 
zeigt somit die Zunahme der Methanolkonzentration in 
der Mischung wahrend diese in dem Bereich des Kanals 
2 fliefit, der sich im Inneren des Tanks 1 bef indet . 
Die Diffusion von Methanol durch die fur Methanol 
permeablen Membranwande des Kanals 2 erfolgt aufgrimd 
des Konzentrationsunterschiedes des Methanols im 
Speichertank 1 und im Anodenzufuhrstrom im Kanal 2. 
Konzentriertes Methanol ist 24,6 molar (Mol Metha- 
nol/Liter) , der optimale Anodenzufuhrstrom weist eine 
1 bis 2 molare Konzentration auf, d. h. ca, l Tail 
Methanol auf 20 Telle Wasser (Vol /Vol) . Der Transport 
durch die fiir Methanol permeable Membran hangt auch 
von der Tenperatur, vom Druck und der Membrandicke 
ab. Somit wird die Methanolkonzentration des aus dem 
Kanal austretenden Stromes 4 der Mischxmg durch die 
genannten Eigenschaf ten zuzuglich der Stromungsge- 
schwindigkeit und der Lange des Kanals im gefullten 
Tank bzw. dem Bereich der Membran, der dem im Tank 
befindlichen Methanol ausgesetzt wird, bestimmt. 
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Die vorliegende Erfindung bezieht sich im Bereioh der 
Brennstof f zellentechnologie auf eine Vorrichtung und 
eine Methode ftir die Zufuhr eines Brennstoffes zu der 
Anode einer Direktalkoholbrennstof f zelle • Die Vor- 
10 ' richtung weist eine Brennstof fspeichervorr.ichturag, in 

^ der der Brennstoff gespeichert wird, auf, sowie eine 

f ^ Durchflusseinrichtung, deren Wand zintiindest teilweise 

aus einer fUr den Brennstoff permeablen Membran auf- 
gebaut ist, mit der eine Mischung aus einer TrSger- 
15 komponente und dem Brennstoff durch die Brennstoff- 

speichervorrichtung hindurchgeleitet wird, wobe± die 
Konzentration des Brennstoffes in der Mischung dlurch 
Diffusion von Brennstoff durch die permeable Membran- 
wand erhoht wird. 
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Fig. 1 
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Fig. 2 



